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な第二金属種（Re, Cu, Pd と Sn）をPt/SAPO-11触媒に添加し、Sn添加した触媒は最も高異性化選択性を示
すことを見出した。次に、Sn/Pt比を変化させ、調製した触媒の活性評価をパルミチン酸メチルの水素化反応
で、構造解析をプローブ分子吸着のFTIRおよびTEMなどで検討した。高活性・高選択性を得るため、Sn/Pt
比の制御が重要であり、Sn/Pt=2の PtSn触媒が最も高い性能を示した。触媒上に形成した SnO2-x種は弱いル
イス酸性を持ち、反応物中のカルボニル基の吸着と活性化を促進することにより、水素化脱酸素活性が高く
なった。In-situプロピオン酸吸着のFTIR測定から、Pt-SnO2-x相乗効果に基づいた表面反応メカニズムを提案
した。また、Pt-Sn合金相の存在は異性化反応の進行に有利であることを明らかにした。 
 第４章「コア‒シェル構造を有するZSM-22ゼオライト担持 Pt触媒を用いたパルミチン酸メチルの水素化
反応における単分岐異性体の選択的生成」では、シェルとなるシリカのコーティング量やコアとなるゼオラ
イトの Si/Al 比による触媒の脱酸素活性、異性化および単分岐異性体の選択性への影響を検討した。シリカ
コーティングを20%まで増加させると、ゼオライトの形状選択性が高くなり、パルミチン酸メチルの水素化
反応で単分岐異性体の生成が向上した。しかし、シリカコーティングで触媒の活性が低下した。CO-FTIRと
TEM測定から、Pt(111)結晶面を露出する Pt粒子は脱酸素反応に高活性を示すことを判明した。コアゼオラ
イトの Si/Al 比を減少することにより、単分岐の生成率を維持しつつ、異性体の収率を高めることに成功し
た。また、第三章で解明したSnの促進効果を利用することにより、PtSn/ZSM-22@SiO2触媒を調製し、Pt触
媒の活性を向上した。 
最後に第５章「結論」では、各章の要約と本論文の結論をまとめた。 
 以上、本論文はゼオライト担持金属二元機能触媒による脂肪酸エステルの水素化脱酸素および異性化反応
に関して記したものである。新規な還元NiMo触媒、PtSn触媒及びコア‒シェル構造ゼオライトを設計し、
脂肪酸エステル類の同時脱酸素・異性化反応に高活性を示すことを見出し、またこれについて新規な学術的
知見を得た。さらに、触媒の構造解析により「金属―金属酸化物相乗効果」に基づいた表面反応メカニズム
を提案した。 
 
 
 
 
